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論 文 内 容 の 要 旨
ポリオレフインの高性能化•高機能化の観点より、ナノオーダーで構造制御されたポリオレフイン 
ナノコンポジットは、ポリオレフインの世界を切り開く可能性を大いに秘めており、今後の進展が期 
待される。そこで、本論文は、ポリプロピレン(PP)/メソポーラスシリカ、PP/層状珪酸塩ナノコンポ 
ジッ卜の調製および構造と物性の關係に関して6 章にまとめた。
第 1 章では、ポリオレフインナノコンポジッ卜に関する最近の研究開発動向を示し、ポリオレフイ 
ンナノコンポジッ卜の構造と物性の関係の重要性について述べた。
第 2 章では、種々の金属をドープしたMCM-41 (Metal-MCM-41)をメタロセン触媒の助触媒として用 
いたプロピレンの重合にて、Metal-MCM-41のルイス酸強度とポリマー収量（重合活性）に正の相関 
がある事を明らかにした。
第 3 章では、Metal-MCM-41を主触媒として用いると、メタロセン触媒不在下でも、プロピレンの 
立体規則性（イソタクチック）重合が可能となることを明らかにした。
第 4 章では、T i をドープした種々のメソポーラスシリカ（MCM-41, MCM-48, SBA-15) を用いて得ら 
れたイソタクチックP Pの構造と物性を解析した。Ti-メソポーラスシリカ細孔内で生成したP Pは、 
細孔外で生成したP P と比較して、分子量は低く、分子量分布は狭くなる事が分かった。さらに、細 
孔の空間的制限により、細孔内におけるP Pの結晶化は著しく阻害される事を見出した。
第 5 章では、溶融法により得られる未変性PP/極性基変性PP/層状珪酸塩ナノコンポジッ卜の構造 
と物性の関係について述べた。未変性P Pの分子量が高い程、ナノコンポジット中での層状珪酸塩の 
分散性は高まる事が分かった。一方で、変性 P Pの極性基は無水マレイン酸よりもアンモニウムの方 
が、層状珪酸塩の分散性を高める事が分かった。変性 P P に複数の極性基を導入すると、変性 P Pが物 
理架橋点として作用し、層状珪酸塩の3 次元ネッ卜ワーク構造の形成に寄与する事を明らかにした。
第 6 章では、結晶性ポリマー（PP、ポリエチレンオキシド、ポリエチレンテレフ夕レート）/層状 
珪酸塩ナノコンポジッ卜の結晶化挙動について述べた。いずれのポリマーを用いても、層状珪酸塩と 
のナノコンポジット化により、線結晶成長速度が低下するにもかかわらず、結晶核密度が大幅に高く 
なる為、結晶化速度が向上する事を明らかにした。特に、線結晶成長速度の低下は、ポリマー中に分 
散した層状珪酸塩による空間的制限の影響を大きく受けている事を見出した。
最後に、第 2 章から第6 章で得られた結果を結論としてまとめた。
論 文 審 査 の 結 果 の 要 旨
ポリオレフインの高性能化ならびに高機能化は、高分子材料分野における重要な課題のひとつであ 
る。特に、ナノオーダーで構造制御されたポリオレフインナノコンポジットは、従来のポリオレフイ 
ンの用途を飛躍的に拡大し、新たな応用分野を切り拓く可能性を含むため注目を集めている。著者は、 
ポリプロピレン（PP)ナノコンポジットに着目し、PP/メソポーラスシリカおよびPP/層状珪酸塩ナノ 
コンポジッ卜の調製ならびに構造と物性の関係について本論文にまとめている。
1章で、ポリオレフインナノコンポジット全般に関する最近の研究開発の動向をまとめ、ポリオレ 
フインナノコンポジッ卜の構造と物性の関係を明らかにすることの意義を明らかにし、2 章から4 章 
で、種々のメソポーラスシリカを主触媒あるいはメタロセン触媒の助触媒として用いてプロピレンの 
重合を行い、メソポーラスシリカのルイス酸性と重合活性に正の相関があること、種々の金属をドー
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プしたメソポーラスシリカを主触媒として用いるとメタロセン触媒が不在下でも立体規則性重合が 
可能であることを指摘している。さらに、メソポ一ラスシリカの細孔内で生成したP Pの分子量が低 
下し、同時に分子量分布が狭くなること、ならびに細孔内でP Pの結晶化が阻害されることを明らか 
にしている。
5 章では、未変性PP、極性基変性P Pならびに層状珪酸塩の3 成分系からなるP Pナノコンポジッ卜 
の構造と物性を明らかにしている。未変性P Pの分子量が高いほど層状珪酸塩の分散性が高まること、 
極性基としてアンモニウムを用いたP Pナノコンポジッ卜では、従来から用いられている無水マレイ 
ン酸による変性と比較して、層状珪酸塩の分散性に優れること、さらに、複数の極性基を導入した 
P P を用いると、層状珪酸塩の3 次元ネットワーク構造の形成が起こりやすくなることを指摘してい 
る。また、ポリエチレンオキシドならびにポリエチレンテレフ夕レートと層状珪酸塩を組み合わせた 
ポリオレフィンナノコンポジッ卜の結晶化挙動を6 章で明らかにしている。いずれのポリマーを用い 
た場合も、ナノコンポジット化により、線成長速度が低下するにもかかわらず、結晶化速度が大きく 
なることを見出し、ポリマー中に分散した層状珪酸塩による空間的な制限により生じた核密度の著し 
い増大が結晶化の促進に寄与することを指摘している。
以上のように、本論文著者は、ポリオレフィンナノコンポジットの新規調製法を確立し、それらの 
構造と物性の相問を基礎研究の立場から明らかにしている。これら研究成果は、高分子化学および材 
料工学の発展に寄与するところ大である。よって、本論文の著者は博士 (工学）の学位を受ける資格を 
有するものと認める。
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